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研究成果の概要（和文）：本研究では、研究代表者が発見した開放的3Dナノ空間に存在する新規ケージ効果（＝
3Dナノ空間ケージ効果）を、空間内にトラップされたナノ粒子のダイナミック挙動及び空間壁面との相互作用の
解析により解明した。さらに、この新規ケージ効果に基づいて液相中ナノ粒子の高秩序化させるナノ流体やナノ
空間構造などの条件を独創的な実験系で明らかにした。これにより、液相中ナノ粒子の１粒子精度、長時間安定
なアレイ化に取り組んだ。本研究の成果は、ナノ粒子の時空的精密制御に役に立ち、ナノ粒子とその特性を利用
する分析化学、光デバイス、エネルギーやバイオ、医療などの幅広い科学分野へ波及効果は大きいと期待され
る。

研究成果の概要（英文）：A new cage effect existing in an open 3D nanospace was previously observed 
by us. We named this new cage effect as 3D nanospace cage effect. In this study, to elucidate the 
mechanism of the effect, the dynamic behaviors of single nanoparticles trapped in 3D open nanospaces
 within nanochannels were investigated, and the interactions between the trapped nanoparticles and 
the surface walls of the open nanospaces were clarified. Furthermore, to achieve single nanoparticle
 arrays in the liquid phase based on the elucidated mechanism, the optimal trapping conditions 
associated with nanofluids and nanospace structures were clarified by using our original 
experimental system. These results are very useful to achieve spatiotemporal precision control of 
nanoparticles in liquid phase, which will significantly improve the performances of a variety of 
applications utilizing nanoparticles in the fields of analytical chemistry, optical devices, energy,
 bioengineering and medicine.
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１．研究開始当初の背景 
ナノ粒子は、様々な物理的、化学的特性を

示すため、幅広い分野で研究利用が盛んに進
められている。しかしながら、時空的にナノ
粒子を精密制御することがナノ粒子の特性
の最大限発揮と新規機能の発見を左右する
重要な課題となっている。特に、液相におい
てナノ粒子を利用する場合が極めて多いが、
ナノ粒子が活発なブラウン運動を行うため、
液相におけるナノ粒子の時空制御は極めて
難しい。 

この一方で、研究代表者はガラスナノ流体
チップ内に作製した Nano-in-Nano 構造（*Xu 
Y., Lab Chip, 2015, 15, 1989）とナノ流体の特
徴（*Xu Y., Adv. Mater., 2018; Xu Y., Anal. 
Bioanal, Chem., 2012, 402, 99）を利用すること
で、液相においてナノ粒子のトラップを迅速
かつ１粒子精度で実現した（*Xu Y., Proc. 
MicroTAS, 2015, 1556）。この研究で用いた
Nano-in-Nano 構造は、配列させたナノ流路内
に更にナノウェルのアレイを高密度に配置
した構造からなる。 
研究代表者は、この Nano-in-Nano 構造にあ

るナノウェルが開放的 3D ナノ空間（高さ、
幅、長さが全部ナノ領域）であるにもかかわ
らず、ナノ粒子が一旦その内にトラップされ
ると、その開放的空間内に制限される現象を
発見することに成功した。原子及び分子レベ
ルではケージ効果（cage effect）が存在するこ
とはすでに知られているが、この発見は孤立
した単一分子から凝集相へ過渡的サイズ領
域でもケージ効果が存在することが示唆さ
れた。研究代表者はこの新規ケージ効果を 3D
ナノ空間ケージ効果と命名した。研究代表者
はこの新規ケージ効果が開放的 3D ナノ空間
の表面効果の重ね合せとナノ粒子の相互作
用により生じた現象ではないかと考える。そ
のメカニズムの解明には更なる研究が必要
である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、研究代表者が発見した開放的

3D ナノ空間に存在する新規ケージ効果（＝
3D ナノ空間ケージ効果）を、空間内にトラ
ップされたナノ粒子のダイナミック挙動及
び空間壁面との相互作用の解析により解明
する。さらに、この新規ケージ効果に基づい
て液相中ナノ粒子の高秩序化させるナノ流
体やナノ空間構造などの条件を独創的な実
験系で明らかにする。これにより、液相中ナ
ノ粒子の１粒子精度、長時間安定なアレイ化
を実現させることを目指している。 
 
３．研究の方法 
図１に本研究の基本実験手法を示す。ナノ

流体チップ（図１）は、Nano-in-Nano 構造を
有する。具体的には、真ん中に配列した複数
のナノ流路が左右にある２本のマイクロ流
路に架橋した構造となる。各ナノ流路には、
たくさんのナノウェル、即ち、開放的 3D ナ

ノ空間のアレイが配列される（nano-in-nano
アレイ）。図１に示す通り、マイクロ流路を
通じて蛍光ナノ粒子の溶液をナノ流路に導
入することにより、ナノ粒子を開放的 3D ナ
ノ空間にトラップまたはアレイ化させた。ま
た、流体導入などの操作に関して、圧力コン
トローラを用いて、空気圧によってナノ粒子
溶液をナノ流体チップに導入した。 
粒子の挙動は、正立蛍光顕微鏡に取り付け

られた EM-CCD カメラを用いて、高倍率・長
作動対物レンズにより、リアルタイムで観察、
撮影、録画した。本研究で用いた EM-CCD カ
メラは、高速に極微弱光領域の現象を超高感
度で捉えることができる。この EM-CCD カメ
ラを用いて、各ピクセルの輝度変化からナノ
粒子の位置と運動の速さをリアルタイムで
定量的に特定、解析できる高感度ハイスビー
ド蛍光イメージング手法の確立に取り組ん
だ。この高感度ハイスビード蛍光イメージン
グ手法を用いてナノ粒子の運動軌道空間分
布確率を可視化した（図２）。 
 

 
４．研究成果 
①3D ナノ空間ケージ効果の解明 

本研究の基礎となる開放的 3D ナノ空間ケ
ージ効果の解明に重点的に取り組んだ。具体
的には、3D ナノ空間におけるナノ粒子の運
動を追跡できる提案として高感度ハイスビ
ード蛍光イメージング手法（図２）を確立し
た。この手法はナノ粒子のダイナミック挙動
の観察・解析に非常に適合する。この手法を
用いて、ナノ粒子、3D ナノ空間及び分散相
の様々な因子を調整しながら、3D ナノ空間
内ナノ粒子のダイナミック挙動を解析した。

図１. 

基本実験手法と実験セットアップ 
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図２.3D ナノ空間内ナノ粒子の 

ダイナミック挙動解析 
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この解析を通じて、3D ナノ空間ケージ効果
に関わる自由エネルギーによる保存力の効
果や、粘度などの散逸的な効果及び Coulomb 
的な効果を識別し、その支配度を初めて明ら
かにした。これにより、開放的 3D ナノ空間
に存在する新規ケージ効果のメカニズム解
明に近づき、過渡的ナノ空間の特異性原理の
大きな発展にもつながったと言える 

さらに、確立した高感度ハイスビード蛍光
イメージング手法を用いて、環境温度と 3D 
ナノ空間内ナノ粒子のダイナミック挙動の
関係を、実験と理論計算の両方により解析し
た。その結果、3D ナノ空間にブラウン運動
の抑制効果が存在することがさらに確認で
き、開放的 3D ナノ空間ケージ効果の原理解
明にせまった。 
 
②液相におけるナノ粒子のアレイ化 

3D ナノ空間ケージ効果の原理解明により
明らかにしたナノ粒子長時間トラップの最
適化ケージ効果条件を用いて、Nano-in-Nano
構造や、ナノ粒子及びナノ流体のパラメータ
ーの検討実験を行い、ナノウェルのナノ粒子
トラップ率（＝粒子ありナノウェル数/全ナノ
ウェル数, %）の各種パラメーター依存性を実
験で調べた。これにより、液相中ナノ粒子の
１粒子精度、長時間安定なアレイ化の手法の
創出に取り組んだ。 
 
③ナノ粒子によるナノ流路の詰まりの解消 
しかしながら、実験中ナノ粒子によるナノ

流路の詰まりが問題として見つかった。詰ま
りは粒子のアレイ化に影響すると考えられ、
本研究の最終目標をより早く実現するため、
上述の当初の計画を推進しながら、ナノ流路
詰まりの解消にも取り組んだ。そこで、ナノ
流路構造の最適化、ナノ流路の修飾、粒子が
ナノ流路に入る前の流線制御、詰まった後の
粒子ブラウン運動の促進などの方法を提案
して、流路詰まりの解消実験を行った。ナノ
流路詰まりの解消はまだ完全に解決できて
いないものの、これらの試みにより、ナノ流
路詰まりの解消の糸口を見出した。 
 
 

以上により、提案した高感度ハイスビード
蛍光イメージング手法を確立した上で、この
手法を用いて 3D ナノ空間内にトラップされ
たナノ粒子のダイナミック挙動及び空間壁
面との相互作用を解析することができた。こ
れにより 3D ナノ空間ケージ効果に関わる各
力学効果の支配度を明らかにすることがで
きた。3D ナノ空間ケージ効果の解明は、量
子サイズ効果からマクロな力学へと移行す
る過渡的空間の特異性原理を初めて 3D ナノ
空間へと発展させる学術的意義がある。また、
液相中ナノ粒子の１粒子精度、長時間安定な
アレイ化の手法の創出は、ナノ粒子の時空的
精密制御に役に立ち、ナノ粒子とその特性を
利用する分析化学、触媒化学、光デバイス、

エネルギーやバイオ、医療などの幅広い科学
分野へ波及効果は大きいと期待される。 
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